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学位論文要旨（英文）
ThcmaterialbalanccsandresidcncetimesofnaturallyOccUrringradionuC1ides2IOPband21oPomLakcBiwa,alalgemesotlophiclakesituatedmtheKinlKidistrictofJapan,were
investigatedbyanalyzmglalKewateMtvariousdeplhsandprecipitationatmonthlyintervals
fbrapeｒｉｏｄｏｆ１．５years,Ｓｃdimentsandstreamsflowingintoandoutoflhelake・HJrthermore，
seasonalandvcrticalvariationsinmolecularsizedistributionsofthcseradionucmdesinthe
waterwereinvestigatcdthrougdloutayearinordcrtodccPenourunderstandingoftheir
behaviorsinthewatercolunm
F1uxbalancecalculationmdicatedthatannosphericdepositionwaslhemajorsourCeof21oPbtotllelake,andfbr21oPogrowtM,-s伽ｈｍｌｈｅｄecayof210Pbcontributedtoabout
75％ｏM1etotal21oPosupplytotllelake､Meanresidencestimesmtheepilimnionand
hypoliminionwereestimateｄｔｏｂｅ２７(6-40)and２２(5-45)days,respectivelybfbr210Pband
95“7-146)and32(7-109)daysfbr21oPo､T11eseresidencetimessuggcstthatlllereisalargediHerenccbetween21oPband210Pointheextentoftheircyclingmthcselayers,wimlamorerapidlyremovalof21oPbthan21oPoOverall,21oPband210Powereremovedmoree価cientlydunnglhestratifIedpeliodsofhighbiologicalproductivitybsuchasplanktonblooms・
Particulate(＞0.45.q､)andlowmolecularhactions(〈１０kDa)ofbolhnuclideswere
majormctionsmanydcPUlsandscasons,Pcrcentagecontributionsoftheotherfiactions
wcrcsmall,andhardlychangcdwitMcpthsandtimcs・Activityratiosof21oPo/210PM1nddle
(１０ｋ－100ｍa)andlargemolecularnactions(100ｍa－０．４５．q､)wcregCnerally]higherUlanthoseoflowmolecUlarandparticulatehactions，indicatingthatPoiscomparativelyreactivewithmaterials,prObablyorganicmattem,wilhlli室l1molecularmass．
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学位論文要旨
(序論と研究目的)
大気や河川を通じて湖内に運び込まれる外来性物質、あるいは湖内で生産されたプランクトン
などの自生性物質は物理･化学･生物的作用を受けて固相へと移行する。更にこれらはその場の環
境条件の影響を受けながら深層を経て湖底に堆積する｡湖底では堆積した物質が続成作用を受け、
一部は水中に回帰する。世界各地で湖沼の水質汚濁が深刻化している現在、吸着、脱離、沈降、
拡散、堆積などの複雑なメカニズムの結果として起こる湖沼生態系の変化を予測し、水質を保全
する施策を策定するための物質循環機構解明の研究が重要かつ緊急の課題となっている。
水圏環境では、水面への大気からの直接供給及び河川を通じて流入したウラン(U)やトリウム(Th0壊変系列の天然放射性核種及び大気圏核実験等に由来するセシウム-137('37Cs）などの人工放射性核種が微量ではあるが広く分布・存在している。これらの放射性核種は、注目する成分の
トレーサーになるだけでなく、固有の物理的半減期で減少することに加え、その供給源と供給量
がよく把握されているために存在量を測定するだけで水圏で起こっている種々の過程の時間や速
度の変化を提供してくれる側面を持ち合わせている。海洋学の分野では、たとえば、水中で粒子との反応性が高く固相を形成しやすいトリウム同位体f3oTh、羽4,1)、プロトアクチニウム-231で31pa)､鉛210でloPb)及びポロニウム-210でIOPC)を水中の粒子の鉛直･水平方向の輸送及び生物地球化学的プロセス解明のトレーサーとして利用するなど、海洋内で起こっている諸現象解明の
トレーサーとして多くの放射性核種が利用され、その有効性が実証されてきた。一方、湖沼系ではその利用は広がりつつあるものの、海洋と比べて、湖盆形成、周辺地砺、集水域などの性状が様々であり、内部での諸過程が季節変化や湖底及び縁辺からの影響を受けやすく、さらに非定常的な一時的あるいは突発現象によって支配される部分があるなど余りにも複雑なためにその未U用は数少ない。これまでに放射性核種を利用した湖沼の物質循環研究の対象は、
北米やスイスを中心とするヨーロッパの主として貧栄養湖に限られてきた。
本研究では、中栄養湖の琵琶湖を研究フィールドにウラン壊変系列に属するz1opb(r,ﾉｺｰ22.3ｙ、６－)及び21OPO(r,/Ｆ138.38.、α)をトレーサーとした湖沼における物質循環研究を行った。地表より大気に散逸したラドンーZ2r22Rn)の放射壊変によって生成した210Pbが大気降下物として湖沼表面へもたらされる｡210p･は､zlopbのβ壊変により短寿命のピスマスーZ10f10Bi)(Tm=5.0.,6~）を経て生成される。210Ｐｂや21OPOは、上記したように湖水中で粒子との親和性が高く、難#容性物質が湖水から除去される過程を調べるトレーサーになりうる。更に、環境中における放射性核種の移行．挙動は、物理．化学的形態に大きく影響を受けていることが知られており、これらの存在形態を把握することは、水中における挙動を理解するために、極めて重要といえる。襄著蔵=琵琶湖においてL5年間約１ヶ月間隔で湖水中のZ10pb､率OPQ濃度､塞翰布童艫劃定し、それと併せて大気及び流入卸１１からのZ10pb供給量、さらに湖底堆積物中の210Pb蓄積量も測定して、琵琶湖水系におけるこれらの核種の物質収支及び滞留時間を明らかにして、除去過程を含む循環メカニズムの解明を試みた。更に、これらの核種の水中における存在状態を知るために､琵琶湖水を大型限外ろ過装置を用いて分子量分画し､Z1opb及びz1OPoの分子量分布の鉛直的・
季節的変動を１年間に渡り追跡した。
(試料採取と測定）試料採取地点をFig.１に示す。湖水の試料採取は、全てＣ8地点で行った。大気降下物は、滋賀県大津市と彦根市で行った｡流入河川の採取は､全流入量の約83％を占める主な14河川の河口付近で行ったTig.’)。また、両核種の流出量を評価するために南郷あらい堰の直前の瀬田川でも採水を実施した。湖水と河川水は、採取後、直ちに孔径Ｏ４５ｏｑｎフィルターでろ過し、フィルターを通過する溶存態及びフィルターに補集される懸濁態に分けた｡湖底土はＣ８地点で柱状コア試料を採取した。２１opbと210ＰＣの物質収支を追跡するための湖水と大気降下物試料は、系への供給と存在量の変化を時間分解能よく追跡するために、約１ケ月間隔で同期させて採取を実施した(1997年２月-1998年７月)。また、これらの核種の存在形態分析用の試料は、2002年１１月-2003年１０
月に５回採取した。大気降下物及び堆積物中の210Pbは、Ｇｅ半導体検出器を用いたガンマO)線スペクトロメトリー
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で定量した。湖水及び河川水中のZ10pbと
2,OPOは濃度レベルが低いので､Ｐｂ及びＰＣ
の化学収率補正のための安定ｐｂ（210Ｐｂと
z10pO量は無視できる）とzO9POを既知量添
加したした後、化学分析した○他の試薬中
の210PbとZ1oroは無視できる濃度であるこ
とを確認した。210ＰＣは、ＰＯを銀板上に析
出させたものを測定線源として、表面障壁
型シリコン(Si)半導体検出器を用いたアル
ファー⑥線スペクトロメトリーにより定
量した。一方、ベータ(13)線放射体のZ1oFb
は濃度が低く、非破壊γ線スペクトロメト
、－では十分な測定精度を得にくいため、21OPO析出後の試料について、残存してい
る210rofo9rO)を陰イオン交換法により完
全に除去した後、数ケ月放置して21opbか
ら成長した210ＰＣを上記と同様の方法で処
理．測定することにより、間接的に210Ｐｂ
を定量した。
湖水中の210Ｐｂとz1oPoの分子量分布の
分画には、大型限外ろ過装置を用いた。湖
水採取後、M50qn孔のフィルターを用い
て懸濁態成分ＰＲT)と溶存態成分に分けた
後､溶存態成分の試料を大型限外ろ過装置
を用いたカスケード方式の限外ろ過によ
り３成分(<1ＯｍａＣＭ)、I0k-1OO
kDa(MVD、及び100kDaO45oqncmDの各
成分)に分画した｡各成分中の210ｐｂと２１OPO
の定量法は前述の分析法に従った。
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(結果と考察）
大気降下物を分析した結果から､琵琶湖湖面への210Pbの降下量を263BqmF2y1と見積もった｡この値は､湖底土中の過剰210Pb蓄積量から推定される湖底土表面へのz1orbフラックス(220～Ｚ３０ＢｑｍＦ２ｙ１)とほぼ同じ値である。z1oPoの降下量は、過去の大気降下物中210PC/z1opb放射能比（約0.1）の研究例から２６BqmF2y1とした。流入河川水中の21opb及びz10Fo濃度と年間側||流入水量から、これらの核種の流入河川からの供給量を、４．２GBqy1及び6.4GBqy1と推定した。これらの値は流入フラックスに換算すると、6.8Ｂｑｍ二ｙ'及び5.5BqmF2y1となる。210Pb及び21OPOは、ウラン系列に属する放射性核種であるために、先行核種である２２６１Raや210Pbが放射壊変することにより生成する210Pbや210PCを含む｡その供給量は水柱中の226RaとZ10rbの平均濃度から計算し、226Raの放射壊変により供給される210Pbを0.O1BqmF2yl､210Pbの放射壊変により供給される210ｐｏをg4BqmF2ylと見積もった。地下水経由で供給されるz10pb及びz1oPoは、これらの核種の地下水中の滞留時間が’～３日と短いため、琵琶湖への地下水経由での供給量は無視できると考えた。地下水中の222Ｒｎが壊変して生成する21opbの供給量は、既報値の地下水中222Rn濃度と地下水流入量から最大lBqmF2ylと見積もった。
船嘘鑿ｉｉｉ菱1面'1'1からgDL流失､放射壌変による減衰も考慮した琵琶湖水中における210Pb及び21OPOの物質収支をまとめると､Fig.２の様に記述される｡つまり､琵琶湖への210ｐｂおよび210ｒＯの主な供給源は、210Pbについては降下物(97%)、２１OPOについては降下物(21％)と湖水中の210ｐｂからの成長(75%）であり、供給された210Pbの大部分が、湖底に除去ざれ蓄積されていることが分かった。
湖水中の210Pbおよび210IPOの懸濁態と溶存態の分配をみると、いずれも７０～80％が懸濁態成分として存在しており、その濃度の深度分布は成層期では表層で高くなり、湖水の上下混合が進ん
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だ循環期では溶存態および懸濁態成分共に水深によらずほぼ一定であった。溶存態および懸濁態2,0p･濃度は、表層および深層のいずれの層においても対応する210Ｐｂ濃度と比べて放射平衡よりも低く、そのレベルは210po/21opb放射能比で0.3～0.4であり、世界の幾つかの湖で見出されている，.｡以上の比は検出されなかった｡溶存態および懸濁態成分合わせての210Ｐｂインベントリーは27～67Bqln2の範囲を変動し、平均48Ｂｑｍ二であった。このインベントリーの季節変動は、春季のプランクトン．ブルム期と初冬から始まる循環期で高く、夏期に低くなる変動パターンを示したが､これは大気からの2,.Pb降下量の変動ﾊﾟﾀｰﾝと極めてよく類似していた｡２１OPOインベントリーは平均13.6Bqni2(7.6～20.5Ｂｑ/､?)で、２１０Ｐｂと異なり初冬のターンオーバー期にピークをもつ季節変動を示し、両核種の挙動の違いを示唆している.これらの観測結果と水中を表層と深層に分けた２ｂｏｘの物質循環モデルを用いてスカペンジング及びセデイメンテーションに関しての滞留時間を計算した結果、次のような結果が得られた。表層における210ｐｂのスカペンジング及びセデイメンテーシヨンに関しての滞留時間は、平均６．５日（2.5～１１日）および２７日（5.5～40日）であった。深層でのセデイメンテーションに関しての滞留時間は平均２２日（4.8～４５日)で、湖に供給された210Ｐｂが速やかに表層から深層、さらに湖底に移行していた。表層および深層Ｚ１Ｏｐｏのセデイメンテーションに関しての滞留時間は、それぞれ平均９５日仰～146日)および３２日（6.5～109日)と計算された。２１０Ｐｂと比較すると、表層での値は3.5倍長く，深層では両者の違いはそれほど顕著ではない。このことは、表層の２１OPOは分解を受けやすい生物起源粒子が優先的な吸着母体となっているのに対して、そのような粒子が相対的に減少している深層では、逆に210ｐｂと21opoの親和性の差が少ない非生物のデトリタスが吸着母体になっているためではないかと考えられる。これらの放射｣性核種の水中からの除去効率を計算した結果、２，.ｐｂ及び2,OPO共に年間を通じてプランクトン・ブルム期に最も効率良く除去され
ることが判明した。2,0Ｐｂと210Ｗの分子量分布は、両核種共に深度、及び季節を問わず懸濁態成分⑩Rr:0.45.qn以上)と低分子量成分(１Ｍ:lOkDa以下)が支配的であった。その他の高分子量成分GmH:'001,a~q45bmOと中分子量成分(hnH:,Ｏｋ－１ＯＯｍａ)の占める割合は,0-20％以下と少なく、その割合の季節変動も小さい｡z1opo/2,0Pb放射能比は､高分子量成分と中分子量成分が懸濁態成分と低分子量成分よりも大きな値である傾向があり、特に夏期の表層における高分子量成分では1.0を越えるものも観測された。これは、高・中分子量成分に2,0p･が選択的に吸着、もしくは結合している証拠であり、Ｐ･が有機化合物との親和性が高いことを示唆している。
本研究で得られた中栄養湖における210ｐｂと210PCの物質収支と滞留時間に関する情報、及び分子量分布の情報は、粒子との親和性の高い物質や放射性核種の湖沼内における挙動や存在状態の
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類推を可能とし、水圏環境における物質循環機構の解明に資すると考える。更に、これまで研究
対象の少なかった中栄養湖を研究フィールドとした本研究の成果は、放射性核種をプローブとし
た物質循環研究の適応範囲の拡大を行った研究例として有意義であると考える。
学位論文審査結果の要旨
世界各地で湖沼の水質汚濁が深刻化している現在，湖沼生態系の変化を予測し，水質を保全するた
めの物質循環機構解明の研究が重要かつ緊急の課題となっている。本論文は，湖水中での無機及び有機
物粒子との親和性が高い物質の地球化学的な循環過程を明らかにする目的で，天然に存在する放射性核
種210ｐｂとその放射壊変によって生成する２１opoをトレーサーとする動態研究およびそれらの存在状態研究を琵琶湖をフィールドにして行った。本論文で得られた成果は大別して次の２点からなる６
（１）琵琶湖北湖の定点で湖水中の溶存．懸濁態210ｐｂおよび210ｐｏの鉛直濃度分布を１．５年間１ケ月毎
に測定し，それと併せて大気，河川からの210pb(210po)供給量，さらに堆積物中の２１opb蓄積量を測定
して：１)これら核種の物質収支を構築するとともに２)モデル計算により表層から深層，深層から湖底
への移行にかかわるこれら核種の滞留時間を推定した。さらに３）両核種ともに一次生産の活発な成層
期，いわゆるプランクトン･ブルーム期に水中からの除去率が高いこと明らかにした。
（２）これら核種の湖水中における存在状態を解明するための一助として大型限外ろ過装置を用いた分
子量分画を行い，２mpbおよび21opoの分子量分布の鉛直,季節的変化を検討した。これにより，両核種
ともに深度および季節を問わず0.451几、以上の懸濁態成分が支配的であり，２１０Ｐｂと比べて210ＰＣの方
が有機物との親和性が高いこと示唆した。
以上の研究成果を骨子とする当該学位論文に関し，２月６日の口頭発表の前後に審査委員会を開催して協議を行った｡その結果，本論文は中栄養湖における210ｐｂおよび210ｐｏの物質収支と滞留時間に関する情報，さらに分子量分画の情報は，粒子との親和性の高い物質の湖沼内における挙動や存在状態の
類推を可能とし，湖沼系における物質循環機構解明の進展に寄与する成果を提供している。従って，本論文は，博士鯉学）の学位を授与するに値するものと判定した。
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